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論 文 内 容 要 旨
高温ガス炉において冷却材ヘリウム中の化学的不純物挙動を把握 し、制御することは、炉心構成材に使用 され
る黒鉛の構造健全性維持、中間熱交換器に使用される高温材料の脱炭による構造強度劣化抑制及び炭素析出によ
る熱物性劣化抑制に極めて重要である。また、供用期間中の長期安全・安定運転のみならず、将来高温ガス炉で想
定される中間、 .父口の交換回数の削減、ヘリウム中の化学的不純物を除去する純化設備の簡素化は、経済性向
上の観点から重要である。そこで、本研究では、日本初の高温ガス炉H'1'rRにおける化学的不純物の実測 直をも
とにその挙動を解明し、電力水素併産型将来高温ガス炉GTHTR300Cにおける化学的不純物濃度の制5販びそ
の制御法を提案 した。
㎜ における化黝 不純嬲 の解明においては、まず、㎜ の攤 以前に魏 した隙 を用いずにヘ
リウム循環機からの入熱のみで系統を昇温し実施した系繃ll・総合機能試験による化学的不純物挙動を評価 した。
化学的不純物濃度は、冷却材ヘ リウム中の化学的不純物をガスクロマ トグラフ質量分析計で連続的に測定し、純
化設備に設置 した化学的不純物を除去するための各種 トラップ前後の化学的不純物濃度の値をもとに評価した。
1次冷却設備に存在する初期の化学的不純物は、黒鉛構造物又は断熱材からの放出以外に、系統のヘ リウムガス
への置換の過程により混 入したものと、充填する新ヘ リウムガスに含まれているものに大別できるが、系統温度
が約200℃となる核熱を用いない系纐1亅・総合機能試験期間における初期化学的不純物の除去特性について評価
した。その結果、主に水分、窒素が初期の化学的不純物 として存在し、メタン、一酸化炭素等は微量であったこ
とが分か り、すなわち、初期段階では炉心黒鉛構造物及び断熱材からの放出は僅かで、初期充填における空気等
の混入が大きな#洽 を示すことを明らかにした。次に、原子炉出口温度を950℃まで上昇させた出力上昇試験の
結果をもとに、炉心黒鉛構造材及び断熱材からの放出不純物挙動を解明した。HTrR初期起動時(段階的に実施
した原子炉出口冷却材温度850。Cまでの定格運転及び950。Cまでの高温試験運転)における炉心黒鉛構造材及
び断熱材からの放出不純物の挙動を評価 した。その結果、中温域では水、高温域では一酸化炭素が支配的となる
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ことを明らかにした。
次に・ヘ リウム純化設備による化学的不純物除去能力を評価 した。ヘ リウム純化設備は化学的不純物除去のた
め・酸化銅反応筒・モレキュラーシーブ トラップ、コール ドチャコール トラップを備えている。各 トラップの除
去効率は設計時には"律95%としていた。しか し、化学的不純物濃度の測定結果による散布図から最小二乗近似
を用いた実機における除去効率を評価 した結果、除去効率11の近似曲線は、a、bを定数 として、各 トラップ入口
不純物濃i度Cに依存するn=a-b/Cのように整理できることを明らかにした。 さらに、化学的不純物が、純化
設備に除去される速度を評価 した。その結果、化学的不純物濃度が10-1ppmのとき約10-ippmh、1-O.1ppm
のとき約10'2ppm/hの除去速度であることが分かった。酸化銅反応筒で主に除去される水素と一酸化炭素はほぼ
同じ速度傾向を示 し・モ レキュラーシーブ トラップで主に除去される二酸化炭素及び水は、二酸化炭素が各化学
的不純物の中で最も速 く、逆に水は最も緩 やかであることが分かった。
次に、炉心黒鉛構造物及び断熱材からの放出された化学的不純物量を評価 した。出力上昇の過程では、温度の
上昇に伴って、炉心における黒鉛構造物及び高温二重管における断熱材から化学的不純物が放出される。H']mR
の出力上昇試験前には、黒鉛構造物及び断熱材から放出される化学的不純物量のデータが十分でないため、出力
上昇速度は保守的に評価 し、段階的に行われた出力上昇試験では、その都度過去の試験1果 をもとに出力上昇速
度を定めた。化学的不純物の放出量のうち水及び窒素は500-600。Cでの値が大きく、水素及び一酸化炭素は
600。C以上の温度で値が上昇 していることが明らかとなった。
最後に、中間熱交換器伝熱管における1次系及び2次系間の水素透過量を評価 した。中間熱交換器伝熱管にお
ける1次系及び2次 系間の水素透過は、HTTRに将来接続する水素製造装置から生成される水素に含まれる放射
性物質の低減のために重要な研究課題のひとつである。原子炉で生成された トリチウムは、ヘ リウム/ヘ リウム
熱交換型の中間熱交換器伝熱管を透過 し、1次系から2次系へと透過する。これに対し、冷却材中の化学的不純
物制御による中間熱交換器伝熱管の酸化膜制御などの対策を講 じなければ、最終的に トリチウムは水分解熱化学
水素製造法であるISプ ロセスのヨウ化水素分解器の反応管を透過して製品水素の中に混入されることになる。
一方、ISプロセスで生成 される水素は、ヨウ化水素分解器の反応管及び中間熱交換器の伝熱管を トリチウムとは
勤 向に颶 し1次欄 であるヘリウム中に泓 される。㎜Rに 騰 続させる水素嬲 置の国の鑷
査に向けて、ハステロイXRを透過する水素量を定量的に評価し、かつ製品水素に含まれる トリチウム量を定量
的に評価することは必要不可欠である。本研究では、将来の酸化膜制御等による透過抑制に先立ち、供用初期段
階の値を得るため、中間熱交換器伝熱管を透過する水素量を評価 した。HTrRで最初の、即ち世界で初めてとな
る950。C運転における冷却材中の実測水素濃度をもとに評価 した結果、活性化エネルギーEo及び頻度因子Foは、
それぞれ、66.3kJ/mol及び4.8×10Jgm3(STP)ノ(m・s・Pao5)との結果を得た。実機を用いた水素透過量の評価は従
来無 く、この値を初期値 として、今後、酸化膜を制御する試験をH'llllRで実施 し、トリチウム透過抑制にむけた
研究開発を進める計画である。
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将来型超高温ガス炉である電力水素併産型高温ガス炉GTHTR300Cに対す る化学的不純物濃度の制限及びそ
の制御法を新たに提案 した。GTHTR300Cは、原子炉出口で950。C以上の高温のヘ リウムガスを供給できるこ
とから、ガスタービンを用いた高効率発電のみならず、化学プラン トのプロセス熱源にも利用できる高温ガス炉
である。従来、ヘ リウムを冷却材に使用する原子炉1次 系のヘ リウム純度管理は、HTrRのように純化設備等を
用いて濃度上限値を管理する受動的手法で行ってきた。 しかしこの方法では、炉心材 料の酸化を管理することは
可能であったが、1次系材料の構造劣化、熱物性劣化を管理することができなかった。一方、原子炉のスケール
アヅプにおける大規模な技術システム開発の効率化のため、1次系機器の長寿命化を過剰な設計裕度を持たせず
ソフト的手法で解決することは必須の課題であった。そこで、ヘ リウム雰囲気中の原子炉機器の長寿命化を目指
し、従来の上匡則直抑制方式を見直し、炉心の化学状態に呼応しながら化学的不純物を積極的に1次冷却材中に注
入可能なアクティブ制御法を提案 した。 これは冷却材中の化学的不純物を能動的にバランス制御する革新的技術
概念であり、原子炉材料の長寿命化に大きく貢献するものと期待できる。ここで提案する研究開発は、軽水炉に
おける水化学に相当するヘリウムガス炉におけるヘ リウム化学であり、世界に十分な研究成果これまでなかった。
本研究では、まず、炉心におけるラジカル反応等の複雑な化学平衡状態を解明した。高温ガス炉におけるガン
マ線による放射線分解によって化学的不純物から生成 されるラジカルと炉心黒鉛との反応は従来評価 されていな
かった。そのため、炉心黒鉛の構造健全性維持、あるいは高温材料の構造健全性維持に必要となる化学的不純物
濃度の制御には十分な知見がなかった。そこで、化学的不純物組成及びHTTRにおいて測定された化学的不純物
濃度に基づき、ラジカル と炉心黒鉛の反応を詳細に評価 した。炉心黒鉛との反応には、水素、水、二酸化炭素が
影響することが分かっていたが、本研究の結果、二酸化炭素濃度の上昇がもっとも炉心黒鉛との反応に影響を与
えることを明らかにした。また、炉内黒鉛 と化学的不純物とのラジカル反応が、一酸化炭素の供給源 として重要
であることを明らかにした。これにより、炉心設計の異なる将来高温ガス炉においても同様な評価を行 うことで、
炉心における化学平衡の支配性を明らかにすることができ、適切な化学的不純物濃度制御が可能となった。
次に、化学的不純物濃度榔 躑直を提案し鶴 従来、化学的不純物濃度の制限値は、炉心に使用される黒鉛が炉
内構造物の健全性を維持するとの考えから最重要と位置づけられ、特に酸化抑制の観点から定められてきた。将
来高温ガス炉GTHTR300Cにおける化学的不純物濃度制限値を与えるにあたっては、炉内構造物の健全性を維
射 るため、炉心黒鉛の酸1匕を抑制することは最も重要であることに変わりは無いが、これに加えて、中間熱交
換器の高温環境下で使用 される合金表面の400。C域における炭素析出による熱物性劣化を抑制すること、ならび
に800。C以上の高温域における脱炭による構造劣化を抑制することが可能な化学的不純物濃度範囲を明らかに
し鶴
次に、提案する制匡測直を逸脱 した場合の回復法を検討した。将来高温ガス炉における化学的不純物組成が制御
すべき領域を逸脱した場合に回復させるためには、一酸化炭素の注入が効果的であることを見出した。 さらに、
適切な注入量を明らかにするため、化学的不純物を1次 冷却材ヘ リウム中に注入した場合の炉内の化学平衡を、
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注入量及び将来高温ガス炉GTHTR300Cにおける1次冷却材の容量をもとに評価 した。化学平衡の変化を解析
し、変化に呼応できる化学的不純物の注入法を提案するとともに制御系の応答特性を評価した。その結果、将来
高温ガス炉GTHTR300Cにおいて化学的不純物濃度の制限値を逸脱 した揚合には、一酸イ匕炭素濃度を10PPmと
なるよう注入することで、脱炭雰囲気から回復できることを明らかにした。また、化学平衡の変化を解析し、変
化に呼応できる化学的不純物の注入法を提案するとともに制御系の応答特性を評価 し、制御系の妥当性を確認し
た。
解明した化学平衡をもとに、制御系へ導入するためのアルゴリズムを創出した。加えて、創出したアルゴリズ
ムを制御系に導入するための設計を行った。これらにより、本研究においては、シミュレーション技術の高度化
(化学平衡の解明→アルゴリズムの創出→化学的不純物濃度の制御すべき範囲への能動的制御)に より、原子炉
のスケールアップに対し、大規模な技術システム開発の効率化が期待できる。
本研究により、従来、冷却材中化学的不純物組成の挙動の複雑さゆえに、これまで確立 されていなかった高温
機器の材料劣化を抑制する制御方式を提案 した。機器の長寿命化のためには、化学的不純物の絶対的量ではなく
各種化学的不純物のバランスが重要である。本研究では、重要な因子となる化学的不純物組成を明らかにした。
また、化学的不純物制御アルゴリズムを創出することにより管理できる化学的不純物範囲を一般化 し、化学的不
純物絶対量の許容量を最適化した。例えばHTrRでの管理値(1()'lppmオータりの10倍～100倍(100～101ppm
オーダ)での管理を可能とさせることにより、経済的に優れた濃度領域を提案することに成功した。 これにより
本提案 の次段階では、原子炉における実験的検証、その成果を用いた経済性向上の確証、将来型高温ガス炉の純
化設備の設計へ反映 とっなげることが可能となった。本研究によるアクティブ制御の導入により化学的不純物
のバランス制御が成立できれば、純化設備容量の低減が可能となり将来型高温ガス炉の純化設備の簡素化(1次
系)・削除(2次系)、中間熱交換器伝熱管の設計裕度低減、すなわち機器のコンパク ト化による経済性向上が期
待できる。加えて、中間熱交換器伝熱管の酸化膜制御が可能となり、1次系から2次系への トリチウム透過の防
止につながることも期待できる。即ち、核熱を利用 した水素製造による製品水素中への トリチウムの透過防止が
期待できる。
本研究成果は、今後、米国で設計が進められているNGNP(NeXt(lenerationNuclearPlant)、中国で間もな
く建設に着手する商用高温ガス炉HTR?M、南アフリカ共和国で設計が進められているPBMR(PebbleBed
MOdularRea(;tor)、カザフスタン共和国で計画されているKHTR(KazakhstanHigh'lbmperatureReactor)
の純化設備の設計に反映 させ、提案技術の世界標準化を目指 していきたい。
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論文審査結果の要旨
高温ガス炉は約1000℃ の高温の熱 を水素製造やガスター ビン高効率発電、海 水淡水化等にカスケ
ー ド的 に利用す ることが可能であるとともに、固有の安全性が高 く、世界的に注 目され ている。高温ガ
ス炉 の冷却材には化学的に不活性なヘ リウムガスが用 い られ るが、内包 され る化学的不純物 は炉心に使
用され る黒鉛構造物や 中間熱交換器伝熱管等に使用 され る高温材料 に作用 し、これ らの寿命 を大き く左
右す る。本研究では、従来十分な研究成果がなかった冷却材 中の化学的不純物挙動 を 日本初の高温ガス
炉HTTRに おける実験データをもとに評価 し、将来高温ガス炉 における制限及びその制御 法を創 出す
ることを 目的 としてい る。本論文はその成果をま とめた ものであ り、全文5章 よ りなる。
第1章 は緒言であ り、本研究 の背景 と目的について述 べてい る。
第2章 においては、HTTRの 概要を述べるとともに、化学的不純物 を除去す る系統お よび化学的不
純物 を検 出す る系統の設計仕様 を述べている。
第3章 においては、HTTRに お ける化学的不純物挙動 を評価 した。HTTRの 原子炉出 口冷却材温
度950℃ 達成までの初期起動時における化学的不純物の放出 ・純化挙動を評価す るとともに、純化設
備の除去能力 を評価 し、設計時に十分 な知見がなかった純化 能力 を明 らかに した。 さらに、化学的不純
物の発生源 としての黒鉛及 び断熱材か らの化学的不純物放 出量 を定量的に示 した。加 えて、中間熱交換
器伝熱管の水素透過量を評価 した。
第4章 においては、将来高温ガス炉GTHTR300Cに おける化学的不純物制御法を提案 した。高
温 ・高圧下にお ける化学平衡 について従来評価 されていなかった ラジカル反応 による一酸化炭素の生成
反応 を定量的に評価 した。炉心黒鉛の酸化 による構造 強度劣化 を抑制するための制 限、中間熱交換器伝
熱管における炭素析 出に よる伝熱性能劣化 を抑制するための制 限、中間熱交換器伝熱管 に使用 され る耐
熱合金ハステ ロイXRの 脱炭 による構造強度劣化を抑制す るための制限を評価 し、化学的不純物制限を
新たに提案 した。提案 した組成 は、従来の制限値 を緩 和す ることに成功 し、経済性 向上 を可能 とした。
さらに、提案す る組成を逸脱 した場合の回復法を検討 し、一酸化炭素濃度を高 く保つ ことに より脱炭を
促進する組成か ら回復できることを見出 し、必要 とな る一酸化炭素注入量 を明 らかに した。 さらに、化
学的不純物組成 を適切に維持 させ るための純化設備 を対象 とした簡易制御系 を堤案する とともに、化学
的不純物注入 系を含 めた制御概念設計 を行 った。
第5章 でぼ、本研 究のま とめと結論 を述べている。
以上、本論文では、高温ガス炉における冷却材中の化学 的不純物挙動を明 らか にし、高温ガス炉運転
における不純物の新たな制限値及びその制御法を提案 した。本研究 は、今後、高温ガス炉 における冷却
材中の不純物制御 の効率化 と高温材料長寿命化による経済性 向上に大いに寄与す ると期待 され る。
よって、本論文は博士(工学)の学位論文 として合格 と認 める。
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